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INTERNA710NALER RECHERCHENBERICHT 



' Alctenzelchen des Anmeidere Oder Aiwfaits 
0050/049651 


1 MfBin:BP« alehe MWelluno Cberdle UbermlWuno ««^"f™??"^^ 

WEITERES Recherehenb«Ul8(FomiblatlPCT/ISAffi20)8owte,8owelt 

VORQEHEN zutreffend. nachstehender Punkt 5 


Internationales Aktenzelchen 
PCT/EP 99/09803 


Intemadonalea AnmeMedatum 
(Tag/Monat/Mir) 

11/12/1999 


19/12/1998 


AnmeMer 

BASF AKTIENGESELLSCHAFT et 


a1 



Dieaer imemalionale Rechen*enberichl wunle «on*r Int^jjati^ emtelll und den, AnmeWer gemflB 

Artlkel 18 (fcemtfBet EIne Kopte wW dem Intemattonalen Bflro Oberm 

Dieaer Internationale RecherohenberlcWiim«aah8oeeann«_2 Bmef. ^^t^^^ 

\T} Dartber hinaus DeQt Ihm ]««ella ehe Kople der In dteaem Bertchl oenannten Unteriagen rum Stand der Technllt beL 

, Qnindlago des Berichto ^ ^ ^ _^ 

- Hinalchtflch der SDradw M die intemallonale Recherche auT der Gmndlage der Wemaflonalen AnmeWur^ in der Sprach 

n Die Wematlonale Recherche bt auT der Qnindlage einer bel der Beh&rde emgerafchten Obersetzunfl der hUemaBonalen 
' AnmeWuno (Regel 23.1 b)) durchgefOhrt worten. 

b. HlnalchtOchderlnderlntematlonal^Anmek^^^ 

Rec»>erche auf der Gruncflaoe des Sequaruprotokolte durchaefOhit worden, das 

□ 
□ 
□ 
□ 



In der InlemaliofMaen Anmelduno In Schrifllcher fom enthaRen tet 
zusammen mft der Irtemationalen Anmelduno m oompulertesbarer Form eingerelcht woiden tet 
bel der Beh6ixie nachtrfigBch In achrtWicher Fonm eingerelcht worden tet 
bei der Behditle nacWragBch In oompulertesbarer Fonn einoerelcht worden tel 

Die Ertdamng. daB das nacWrafllich eInoerBlchte schrtftDche Seqi^ototoJ^ nlcW fiber den Offenbaninosgehatt der 



Die Ertdamng, aae oas nacniragiicn ^na*^""',"? z^Z^^ZJi^^ 
bitemationalen AnmeWung Im AnmeWezeftpunkt hmausgeht, wurde vorgelegt 
n Die Ertdamng, daB die In compuleriesbarer Form erfaBten Informatlonen dem achiMchen SequenzprotokoB entsprechen, 
wurde vorgelegt 



2. 

a 



Q BMtlnimte Anspritehe haben alch als nksM recharchterbar 
Q Mangelnde EInheitlichtoatt der Eifindung (alehe Feld II). 



(sleheFeld I). 



HInslchtllch der Beoaichnung der Erfindung 

[T] wird der vom Anmelder eingerelchle WortJaut genehmigt 

□ 



wurde der Wortlaid von der Beh6rde wie foliJt festgesetzt 



Hinslchtflch der Zuaammanfasaung 

wbd der vom Anmelder elngerelchte Wortlaul genehmigt 



mwlrddervomAnmeidereingereicmewon»uiot«,«.n.ii,i. o^ka^ «.«.*«««^ rw 

wuide der Wortlaul nach Regel 38.2b) In der In FeW III angegebenen Fassung von der S^^^^^^^J^^SSr* 
n AlJlS^ta^ B^i^r^v^ emes Monats nach dem Datum der Absendung dieses mtemationalen 
' Rechercher4>erichtselneSteOungnahmevoriegea 

a Folgende Abbfldung der toichnungen isl mil der Zusammenfassung zu ver«fentllcherc Abb. Nr. . 

□ wte vom Anmelder vorseschlagen E 
Q well der Anmelder sebst kelne Abblldung vorgeschlagen hat 
well dlese AbbOdung die Erfindung besser kennzelchnet 



FomiWatt PCT/ISA/210 (Blatt 1) (Jull 1998) 



INTERNAT10NALER RECHERCHENBERICHT 




tntamalianalM AUeraeidMn 

'EP 99/09803 



\T^'^{m^S2^km^0^^ M1M3/S6 //(A01N43^6.43:84,43:40, 
43!S?);(A01N43/lS:43!84.^ 
43:30) 

Nadi def IntemaBonalen PatentWasamcaaon (IPK) oder nach der na Ucnalen Ktesdlltellon ani der IPK 

B. HECHEBCHIERTEOEBIETE 

I ReeherohleiterMndestpriBstoB (WassMtetlonaeyatem imd WassMlcatlonssyi^ 

IPK 7 AOIN 

Reche.^ aber richt Mndee»ri>Wrt t gehft^ Vert>tfen«ct>rgea ao^ deee mter die r«chen=tife«en ue«e« n»en 



Wahrend 



derlntetnattonalenReehenJ^ekonsUtlerte elekticri^ und evil. ven>>endete Siehbeflffll^) 



a AL8 WESEWTUCH AHOESEHBffi UWTERIAQEW 



BezeW«jn8 der Vei«tenllchi«g, «oii»eltei1ordeillch inter Angabe der h Belrachl kofwneoden Tele 

EP 0 281 842 A (BAYER AG) 
14. September 1988 (1988-09-14) 
das ganze Dokument 

WO 97 06681 A (BASF AKTIENGESELLSCHAFT) 
3. Ouni 1998 (1998-06-03) 
in der Anmeldung erwahnt 
das ganze Dokument 

EP 0 919 126 A (NIPPON SODA CO) 
2. Ouni 1999 (1999-06-02) 
das ganze Dokument 

& WO 97 46097 A (SANO SHINSUKE; NIPPON 
SODA CO (JP); YAMANAKA HOMARE (OP)) 
11. Dezember 1997 (1997-12-11) 



Betr. Anepruch Nr. 

1-3 
1-3 

1-3 



Wettere Ver«lferrtOchungen dnd der Fort^^ 

entn€tYnen 

« Beeondete Kategorten von angegebenen Ver6fferTtDchitigen 

aber rik*rl ate BeeoiderB bedeutsam aim««hen to 

* filterea Dokument das Jedoch erst am Oder nach dem IrtematlonaJen 

AnmddedatLvn verdfferrtBcM worden let 

' VereS«enlIlchmo.degeel^^ ^^S^SS;;^l^^r^~ 
setn^t>en 2u laseen. oder durch <Me das VenJffertlltetimgsdaftJTi efter 

sol Oder die au8ek>em ar>deren besonderen Qruid angegeben 1st (wie 
ausgefOhrt) 

I- VerWfentlchung. die sich auf eine ^^^jf^^^'^^^^ ^^^^ 
eine Benutzina. eine Ausstdkng oder andere MaSnahmen beaera 

dew beanapiichtenPriorttttgdatumvef6ffenlldTt worden W 



ID 



Slehe Anhang PatentfamBe 



Datitn des AbscWusses der Intematlonalen Recherche 

27. Marz 2000 

Name i*Ki Poetanschfm der IrternallofwJen Recherchenbeh^ 

Europfitechee Patertemt P.a 5818 Patertlaan 2 
NL-2280HVRI)swlJk 
Tel. (+81-70) 840-2040, Tx. 31 661 epo nl. 
Fax: (+31-70)840-8016 



Spateie VertffertBchmg, ^ 
^^dem PriorttfttsdatLmri verSffeittflchl 
ArtneWungrtchtkoaideftsondemnurzum VerBtan<«s dw der^ 
iSS?Szu0n« Priraipe oder der Ihr njgrundellegetylen 

Theorieangegebentef ^m^^.^ 

"X" VerOfferrtltehma vor» beeonderer Bedeutmg; de beanspiuctito EilirK»r»g 
talS^^lmnddeserVerWIertdk^^ 
erfMeitecherfafl^eHbenlwrKl belrachl^ 

-Y- Vetdffertltehuig von b^onderer EiflixU>0 

kann rtcht ate auf efflndertscherTfifldceft beniiend betiachtet l 

^rtiSwwS de VeriJffenfflchunq 'rtt dn«- c^er m^hiw^^ 

dese Veibkiduig fOr efrien Fadhmarvi nahelegend 1st 
-a- Vertyffertllchaig. d e Wt^ted derseljen Paterttfamlte Ist 
Absendedatun des IntefnaMonalen Recherchenbertchte 

05/04/2000 

Bevdlmachttglef Bedensteter 



Bertrand, F 



PamiAsOt PCryiSAfilO (Btatt 2) (diM 1902) 



IKTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 

Angaben zu VecWfefiachuigen, dggr selben PatenlfamDIe gehdren 



Im Recherchenberlcht 
angefOhitas Patentdokument 



IntemallonaJes Aktenzelchen 

f^^EP 99/09803 



Datum der 
VerOffentflchung 



Mitglled(er) der 
Patentfamin 



Datum der 
VerOffenWchung 



EP 0281842 



14-09-1988 



DE 3735555 A 15-09-1988 

BR 8800963 A 11-10-1988 

CA 1335202 A 11-04-1995 

DD 267903 A 17-05-1988 

DK 120188 A 08-09-1988 

ES 2038706 T 01-04-1995 

HU 47378 A, 8 28-03-1989 

XL 85625 A 15-11-1992 

OP 1884239 C 10-11-1994 

JP 6008290 B 02-02-1994 

JP 63230686 A 27-09-1988 

KR 9605155 B 22-04-1996 

US 4851405 A 25-07-1989 



WO 9706681 



27-02-1997 



AT 
AU 
BR 
DE 
EP 
OP 
US 



185472 
6740896 
9610042 

59603364 
0844820 

11511145 
5972941 



T 
A 
A 
D 
A 
T 
A 



EP 0919126 



02-06-1999 



AU 
UO 



2978097 A 
9746097 A 



15-10-1999 
12-03-1997 
15-06-1999 
18-11-1999 
03-06-1998 
28-09-1999 
26-10-1999 



05-01-1998 
11-12-1997 



Rmttall PCT/I8A/210 (Arhana PBtantlanillt)(J«* 1»aa) 



^RTRAG QBi? DIE INTERNATIONALE 2LISiUM|ENARBEIT 
A^EM GEBIET DES PATENTWEil^ 



Absender INTERNATIONALE RECHERCHENBEHORDE 



An 



BASF AKTIENGESELLSCHAFT 
D-67056 Ludwigshafen 
GERMANY 



Paisnte, Marken u. Lixenzsti 
0 7. APR. 2000 



PCT 



MITTEILUNG OBER DIE OBEFIMITTLUNG DES 
IISTTERNATIONALEN RECHERCHENBERICKTS 
ODER DER ERKLARUNG 

(Regel 44.1 PCT) 



Absendedatum 
(Tag/Mona^Jahr) 



05/04/2000 



Aktenzelchen des AnmeldefB oder Anwalls 
0050/049651 



WEfTERES VORGEHEN 



slehePunkia 1 und 4 unten 



lnternadonal98 Akienzelchen 
PCT/EP 99/09803 



IntemaHonales AnmeldedatLafn 
(Tag/Monat/Jahr) 11/12/1999 



Anmelder 

BASF AKTIENGESELLSCHAFT et al 



1, [J] Dem AnmeWer wild mHoeteill, da0 der mtemationale Recherchenbericht ereteIR wunle und Bwn hlemift ObermHtelt wird. 

EinraichungvonAndemnamundeinarEildanirHi nachAitiMlft , . r. i^^x 

Der Anmelder kann auf elgenen Wunsch die Anaprtiche der hitenrwtlonalen AnmeWung findem (siehe Regel 46): 

Bis wann sind Anderungon aintnirejchen? 

Die Frtet zur EInrelchuno aolcher Andeninoen beWgl Qbachenflfeise zwel Monate ^J^SlS^^^ ^^t.^..^ 
intemationalen RecherchenbericWs; weftere Elnzelheften aind den Anmertcungen auf dem Beiblatt zu ertnehmen. 

Wo sind Andsnmgsn sinzursichen? 

Unmfttetw betan Intemationalen Mro der WIPO. 34. CHEMIN des Colombetlea, CH-121 1 Genf 20. 
Telefaxnr.: (41-22) 740.14,35 
Nahera Hlnwsise aInd den Anmericungen auf dem Beiblatt zu ertnehmea 

2. n Dem Anmelder wird mftoeteill, daB keln Intematlonaler Recherchenbericht erBteOt wIrd und daB ihm hiennft die Ericttning nach 

' Aitlkel17(2)a)Qbenmltleltwlrd. 

a n Hinsichtlich des Widarspnichs gegen die Entrichtung einer zus«z«chen GebOhr (zustaOcher GebOhren) nach Regel 40.2 wIrd 
LJ dem Anmelder mftgeteOt. daB ^ ^ ^, ^ ^. ^ 

□ der Widerapmch und die Entacheidung hierOber zusammen mft sefriem Antrag auf Obennrjlttlung Worttaute wwon^ 
V^erl^i^ ala auch der Entacheidung hieritoer an die BeaUmmungsamter dem Intemationalen BOro flberniittell worden 
aind. 

□ noch l©lne Entacheidung a>er den Widefapruch vorilegt; der Anmelder wird benachrtchdgt, aobald eine Entacheidung 
getraff en wurde. 

4. WsftsmsVorgahsn: Der Anmelder wtnJ auf folgendea aufmertcaam gemacht 

Kurz nach AWauf von 10 MoratM aeit dem Priorftatadatum wfrd die inteoiatlonaie Anmeldung van Intemationalen BOro vert*^^ 
£St wSder^^ veihlndem oder auf elnen apftteren ZeHpunkt vemchtebej w muB gemas RfOelgOj^ 

bzw 9Cf% w>7^^ Vorbeieilungen fQr die Internationale VertMffenlOchung eine Ertdftnjng flber die ZurOcknah- 

me der irtemationalen Anmeldung oder dea Priorttfttaanapfucha belm IntematlonaJen BOro eingehen. 
innerhalb von 10 Monoton aeit dem PrioiHatadatum iat ein Antrag auf Intematlonale voriflufige PrWung elnzureichen. wenn der 
Anm^ tn die natfcmaie Phaae bla zu 30 Monaten aeit dem Prioittfltedatum On manchen Amtem aogar noch Iftnger) 

verachleben mdchte. 

innertialb von 20 Monalw aeH dem Priorfltedatum tn"B<ter Anmelder dtefOrd^^^ 

Handtungen vor alien Beatlmmungaftmtem vomehmen. die nIcW binertiato von19 ^^J^^^J^^^^ 

Anmeldung oder elner nachtrfigilchen Auawahlertdaiung auagewfihlt wurden oder nichl auagewfihil werden konnten. da fQr ale 

Kapitel 11 dea Vertragea nteht veibindDch lat^ 



Nam 



und Poatanachrfft der Intemationalen Recherchenbeh6rde 
Europaiachea Patentamt, P.B. 5818 Patentlaan 2 
NL-2280HVRij8wgk 

Tel. (+31-70) 340-2040. Tx 31 651 epo nl. 
Fax: (+31-70)340-3016 




Bevollm&Ghtlgter Bedienateter 

Veronlque Balllou 



If 



Fonmblatt PCT/ISA/220 (Jull 1998) 



(Siehe Anmerkungen auf Beiblatt) 



ANIV^^^NGEN ZU FORMBLATT PCT/ISA/22 

oir^'i^i.e^XSunflen vefwendeten BegriHe 'Artiker, "Reger und 'Ab^ohnir beziehen s.ch jeweil. auf die Be,lima,ungen des 
PCT-Vortrags. der PCT-Austuhrungsordnung bzw. der PCT-Verwaltungsnchtlinien. 

HIN WEISE ZU ANDERUNGEN GEM ASS ARTIKEL 1 9 

Nach Ertialt des intemaHonalen Recherchenberichts hat der Anmelder die MSglichkeit einmal die ^"»P;^?he deMntemaHon^ 
Anmelduna zu Sndem Ea ist jedooh zu betonen, dafl. da alle Teile der Internatwnalen Anmeldung (AnsprOche, Beschreibung 
SrTnge^l v^^d^ internal vorliifigen PrOfungsverfahrens geSndert warden kannen. rwnT.alen«e.8e ke.r« N<rtwend.gke.t 
b^tw XdiruS^n derXisprOche nach Artikel 1 9 einzurelchen. auBer wenn der Anmelder z^B. zum Zwecke ernes ^<».rifufipen 
iTh^;. d^^rrStchunTdieser Anspruche wunscht oder ein anderer Gnund tQr eine Anderung der Ar»P~che vo, .hrer .ntematwna- 
len Verdffentlichuno voriiegt Weitert.in ist zu beaohten. daB ein vorlSufiger Schutz nur .n einigen Staaten erhalll.ch »t. 

Weiche Telle der Internatlonalen Anmaldung kannen geAndert warden? 

Im Rahmen von Artikel 19 k6nnen nur die AnsprOche geSndert werden. 

In der internationalen Phase kOnnen die AnsprOche auch nach Artikel 34 vor der mit der i'^fTJ'fi^^ff" ^„''^^ 

iragten Behdrde geflndert (oder nochmals geindert) werden. Die Beschreibung und die Zeichnungen kflnnen nur nach Artikel 34 

vor der mit der InlemaBonalen vortauCigen PrOfung beauftragten BehOnde geSndert werden. 

Belm Eintritt in die nationale Phase kOnnen alle Teile der internationalen Anmeldung nach Artikel 28 Oder gegebenenfalls Artikel 
41 geftndert werd^. 

Bis wann slnd Andarungen einzurelchen? 

InnerhaJbvon zwei Moniilen abder Ubermrttlung des internationalen RecherchenberichU^^^ Monaten ab 

dem Prioritaiadatum, je nachdem. weiche Frist sp4tef ^Waufl D.eAndemngen gette^^ 

dem Internationalen Buro nach AWauf dernnaBgebenden Frtst. aber noch vor AbschluB der tech nischen Vorbereitungen rar c»e 
intemationale Verdffentlichung {Regel 46.1) zugehen. 

Wo sind die Anderungan nictit einzurelchen? 

Die Anderungen k6nnen nur beim Internationalen BQro. nicht aber beim Anmeldeaml oder dor Internationalen Recherchenbehfirde 
eingereicht werden (Regel 46.2). 

Falls ein Antrag auf intemationale vortaufige PrOfung eingereicht wurde/wird, siehe unten. 

In welcher Form k6nnen ArKlerungen erfolgen? 

Eine Anderung kann erfolgen durch Streichung eines oder mehrerer ganzer AnsprOche. <|i|:°^ .^^'"^"^^""^^1^^.^^ mehrerer 
neuer AnsprOche oder durch Anderung des Wortlauts eines oder mehrerer AnsprOche in der «ngere.chten Fassung. 

For jedes AnspnjchsWatt, das sich aufgmnd einer oder mehrerer Anderungen von dem urspnQnglich eingereichten Blatt 
unterscheidet. ist ein Ersatzbtatt einzureichen. 

Alle AnsprOche. die auf einem Ersatzblatt erscheinen, sind mit arabischen Ziffern zu numerieren. ^^^rd ein /^ru^^^^^ 
br^che^ie anderen AnsprOche nicht neu numeriert zu werden. Im Fall einer Neunumenemng arnd d>e AnsprOche fortlaufend zu 
numerieren (Verwaltungsriohtlinien, Abschnitt 205 b)). 

Die Anderungen sind In der Sprache abzufassen. In der dielnlematlonale Anmeldung verdffentllcht wird. 

Weiche Unterlagen sind den Anderungen belzufOgen? 
Begleitschreiben (Abschnitt 205 b)}: 

Die Anderungen sind mit einem Begleitschreiben einzureichen. 

Das Begleitschreiben wird nicht zusammen mit der internationalen Anmeldung und den 9«f"^'?«" Anspmchen verfiffentlicht Es 
ist nicht zu venwechaein mit der 'ErWarung nach Artikel 19(1 )" (siehe unten, -ErWirung nach Arttkel 19 (1) ). 

Das Begleitschreiben Ist nach Wahl des Anmelders In englischer <><«rj^.f ^P'lf 

higenlnlemallonalen Anmeldungen Ist das Begleitschreiben aber ebenfalls In englischer. bet tranzoslschsprachlgen Inter 
natlonalen Anmeldungen In franzosischer Sprache abzufassen. 



Anmerlojngen zu Formblatt PCT/IS A/220 (Blatt 1 ) (Januar 1994) 



ANMERKUj 



mg) 



ZU FORMBLATT PCT/ISA/220 (For^|^r 

im Bogleitachreibon sind die Unterschiede zwischon den AnsprOchen in der eingereichten ^assung und de^^^^^^^ 

anzu^ben. So isl insbesondere zu jedem Anspnjch in der intemalionalen Anmeldung anzugeben (gleichlautende Angabon zu 

verschiedenon AnsprOchen Wnnen zusammengefaBt werden), ob 

i) der Anspruch unverdndert Ist: 

ii) der Anspruch gestrichen worden ist; 
lii) der Anspruch neu ist; 

iv) der Anspruch einen oder mehrere Ansprflche in der eingereichten Fassung ereetzt; 

V) dor Anaprueh auf die Teilung eines Anspnjchs in der eingereichten Fassung zurflckzufOhren ist. 



im folgenden aind Balspiele angegaben, wie Anderungen Im Bagleltshrelben zu ertautem slnd: 

1 fWenn anstelle von ursprOnalich 48 AnsprOchen nach der Anderung einiger AnsprOcho 51 Ansprflche existjerenj: 

^ISi^ ^^spr*!he7bi8 I^SI^SZ. 34. 35. 37 bis 48 werden durch geanderte AnsprOche gleicher Numenemng erselzt. Ar»prOche 
30, 33 und 36 unverftndert; neue AnsprOcho 49 bis 51 hinzugefilgt.' 

2 IWenn anstelle von ursprOngfich 1 5 Ansprflchen nach der Anderung alter Atispriiche 1 1 AnsprOche exisfieren): 
•Geinderte AnsprOche 1 bis 11 treten an die Stella der AnsprOche 1 bis 15. 

3 (Wenn ursprOnglich 1 4 AnsprOche existierten und die Anderungen darin besfehen. dafl einige AnsprOche gestrichen werden und 

rs;SSSTbis%'34''ut^^ Ansproohey bis 13 gesthchen; neue AnsprOche 15. 16 und 17 hinzugefOgt.-Oder- An- 

^5Xhe7 bis 13 gestrichen; neue AnsprOche IS. 16 und 17 hinzugefOgt; aMe Obngen AnsprOche unverSndert, 
4. [WennverschiedeneAiten von Anderungen durchgefuhrt werden]; ,= ic H.i«.h nBUnderten An- 

•Ansprtcho 1-10unverandert; AnsprOche 1 1 bis 13. 18 und 19 gestnohen; AnsprOche 14. 15 und dureh geir^erten An 
spIlSn4 tselrt; Anspruch 17 in ^derte AnsprOche 15. 16 und 17 unterteilt; neue AnsprOche 20 und 21 hinzugetugt. 

-ErItUnjng nach Artlkal 19(1)"(Regel 46.4) 

Den Anderungen kann eine ErklSmng beigetOgt werden. mil der die Anderungen eriiutert und ihre Auswirkungen auf die 
B^rdiJSg^d die Zeichnungon darg^gt werden (die nicht nach Artikel 1 9 (1) geindert werden kOnnen). 

Die Erkiarung winJ zusammen mit der intemationalen Anmeldung und den geanderten AnsprOchen verflffentlicht. 
Sle Ist In dor Sprecha abzufassan, In der dia Inlematlonalan Anmeldung varaffantllcht wird. 

Sie muB kurz gehaJten sein und darf. wenn in engliacher Sprache abgefaflt oder ins Englische Obersetzt. nicht mehr als 500 
Wdrter umf assen 

Die Erkiamng ist nicht zu verwechsein mit dem Begleitschreiben. das auf die Unterschiede zwischen den A"»P^I^«" j" ™ „ 

einglSen Fassung und den geSnderten AnsprOchen hinwelst. und erselzt "'^^^ ^le «l a^^^ 

einzureichen und in der OberBchrift als solche zu kennzeichnen. vorzugsweise mit den Worten Ertdftrung nach Artikel is n; . 

Die Erkiarung darf keine herabsetzenden AuBerungen Oberden inter nationalen nf<=hercl«nl»ncW oder de^^ 
BeriSrt angeWhrten VerStfentlichungen enthalten. Sie darf auf im intemationalen '^.h«'<=5«"'>«"eW a'^«<°^^^^^^ 
Oen.^e^ch auf einen bestimmten Anspruch beziehen. nur im Zusammenhang mit emer Andenjng dieses Anspruchs Bezug 

nehmen. 

Auswlrt(ungen ainos beralts gestallten Antrags auf intomatlonalevortSufige PrOfung 

Ist zum Zeitpunkt der Einreichung von Anderungen nach Artikel 19 bereits ein Antrag auf intern ajionate vorlftufige ^^^^ 
aeaten^ wtrd^n 3^30^© der Anmelder in seinem Interesae gteichzeitig mit der Einreichung der Anderungen be.m Intension ^e^ 
BOrlTauch^^ Anderungen bei der mit der intemationalen voriSufigen PrOtung beauftragen Beh6rde e.nre.chen (s.ehe 

Regel 62.2 a), erster Satz). 

Auswirkungen von Anderungen hinslchlllch der OberseUung derinlematlonalen Anmeldung helm Elntritt in die 
nationale Phase 

Der Anmelder wird darau* hingewiesen. daB bei Eintritt in die nationale Phase maglichen^eise anstatt oder 

aetzu^g der A^^ in der eingereichten Fassung eine Ubersetzung der nach Art.kel 1 9 geSnderten AnsprOche an die 

beslimmten/ausgewahtten Amter zu Obermitteln ist. 

NAhere Einzelheiten Qber die Erfordemisse jedes beslimmten/ausgewfthtten Amts sind Band !l des PCT-Leitfadens fOr Anmeider 
zu entnehmen. 



Anmert^ungen zu Formblatt PCT/ISA/220 (Blatt 2) (Januar 1994) 



VERTRAG UBER ^INTERNATIONALE ZUSA AnARBEIT AUF DEM 
VtK KMV:i GEBIET DES PATENTWESENS • " 



PCT 



REC'D 1 0 NOV 2Cu3 



VViPO 



PCT 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER PRUFUNGSBERICHT 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwaiis 
0050/049651 



(Artikel 36 und Regel 70 PCT) 

siehe Mitteilung uber die Ubersendung des internationalen 
WEITERES VORGEHEN vorlaufigen Prufungsbericht (Formblatt PCT/IPEA/416) 



Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP99/09803 



Internationales Anmeldedatum(^Tasf/MonaK/a/7r; 
11/12/1999 



Prioritatsdatum (Tag/Monat/Tag) 
19/12/1998 



Internationale Patentklassification (IPK) oder nationale Wassifikation und IPK 
A01N37/52 



Anmelder 

BASF AKTIENGESELLSCHAFT et al 



1. 



2. 



Dieser internationale vorlauf ige PrOfungsbericht wurde von der mil der internationale vorlaufigen PrOfung beauftragte 
Behorde erstellt und wird dem Anmelder gemaB Artikel 36 ubermittelt. 

Dieser BERICHT umfaBt insgesamt 5 Blatter einschlieRlich dieses Deckblatts. 

53 A n rH.m lion^n dem Bericht ANLAGEN bei; dabei handelt es sich um Blatter mit Beschreibungen. Anspruchen 

Diese Aniagen umfassen insgesamt 3 Blatter. 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 
I S Grundlage des Berichts 

I'i'l □ Keine Erstellung eines Gutachtens Ober Neuheit. erfinderische Tatigkert und gevverbliche Anwendbarkeit 

IV □ Mangelnde Einhelllichkeit der Erfindung ' 

V S Begrondete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuhert der e^^^^ und der 
gewerbliche Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur StUtzung dieser Feststellung 

VI □ Bestimmte angefOhrte Unterlagen 

VII S Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 
vm □ Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 



Datum der Einreichung des Antrags 
19/05/2000 


Datum der Fertigstellung dieses Berichts 
08.11.2000 


Name und Postanschritt der mit der internationalen vorlaufigen 
Prufung beauftragten Behorde: 

^ Europaisches Patentamt 

ySft D-80298 Miinchen 

Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 
Fax: +49 89 2399 - 4465 


BevollmSchtigter Bediensteter ^^r^li;^^ 
Bertrand. F \^ ^ JJ 

Tel Nr. +49 89 2399 8606 



Formblatt PCT/IPEA/409 (Deckblatt) (Januar 1994) 



!NTERNATIONALER VORLAUFIGER prT/EP99/09803 
PRUFUNGSBERICHT Intemattonales Aktenze.chen PCT/EP99/09803 

I. Grundlage des Berichts 

i ni«««r Rpricht wurde erstelK auf der Grundlage {Ersatzblatter, die dem Anmeldeamt auf eine Aufforderung nach 
• aZIi ?4 L VSei^"'^-. genen im Rahmen dieses Berichts als ^ursprOnglich eingereichV and s,nd ,hm 
nicht beigefugt, weil sie keine Anderungen enthalten.): 
Beschreibung, Seiten: 

-I .-17 ursprungliche Fassung 

Patentanspruche, Nr.: 



1-10 



eingegangen am 29/09/2000 mit Schreiben vom 1 8/09/2000 



2 Hinsichtlich der Sprache: Aile vorstehend genannten Bestandteile standen der Behorde in der Sprache in der 
die trSem^^^^^^^^ -ngereicht worden ist. zur Vertugung oder warden .n d.eser e.ngere.cht. sofem 

unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

Die Bestandteile standen Behorde in der Sprache: . zur Vertugung bzw. wurden in dieser Sprache einger icht; 

dabei handett es sich urn 

□ die sprache der LIbersetzung, die lur die Zwecke der intemationalen Recherche eingereicht wonlen ist (nach 
Regel 23.1(b)). 

□ die Veroffentlichungssprache der intemationalen Anmeldung (nach Regel 48.3(b)). 

□ die sprache der Obersetzung. die fur die Zwecke der intemationalen voriaufigen Prufung eingereicht woruer. 
ist (nach Regel 55.2 und/oder 55.3). 

3 Hinsichtlich der in der intemationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosaures^uenz ist die 
Tnter^ationale vorlaufige Prufung auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden. das. 

□ in der intemationalen Anmeldung in schriftlicher Form enthalten ist. 

□ zusammen mit der intemationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ Die Erklarung. dass das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht ""er den 
Offenbam^gsgehalt der intemationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht. wurde vorgelegt. 

□ Die Erklarung. dass die in computerlesbarer Fomn erfassten Informationen dem schriftlichen 
Sequenzprotokoll entsprechen, wurde vorgelegt. 

4. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 



Formblatt PCT/IPEA/409 (Felder 1-Vlll. Blatt 1) (Januar 1994) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT 



Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/09803 



eingeieichten Fassung hinausgohan (Regal 70.2(c)). 

* """" ' 

6. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 
siehe Beiblatt 

1. Feststellung 
Neuheit (N) 

Erfinderische Tatigkeit (ET) 



Ja: 


Anspruche 


1-10 


Nein: 


Anspruche 




Ja: 


Anspruche 


1-10 


Nein: 


Anspruche 




Ja: 


Anspruche 


1-10 


Nein: 


Anspruche 





2. Unteriagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 

VII Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

ZZZ^J.^ * a,a A„.a«ung naC Po™ od. ,n.an .o,g,nda M.n,e, au,w.,s,: 

siehe Beiblatt 



Formblatt PCT/lPEAy409 (Felder l-VIII. Blatt 2) (Januar 1994) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/09803 

PRUFUNGS BERI CHT - BEIBLATT 

Zu Punkt I 

Grundlage des Berichts 

Die in diesem vorlaufigen Prufungsbericht zitierten Dokumente werden in derselben 
Reihenfolge numeriert wie sie im internationalem Recherchenbericht erscheinen. 

Die mit Schreiben vom 28.09.2000 eingereichten Anderungen sind gemaB Artikel 34(2)b 
PCT zulassig. mit Ausnahme von Anspruch 5. Kettenlange von 1-6 Kohlenstoffatome 
sind hier beansprucht. wobei in den ursprunglichen Unterlagen nur Kettenlange von 1-4 
Kohlenstoffatome zu finden sind. 



Zu Punkt V ^ ^ 

Begriindete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der 
erfinderischen Tatigkeit und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und 
Erklarungen zur Stiitzung dieser Feststellung 

Die vorliegende Anmeldung erfullt die in Artikel 33 PCT genannte Kriterien. weil der 
Gegenstand der Anspruche 1-10 im Hinblick auf den in der Ausfiihrungsor: 
umschriebene Stand der Technik (Regel 64.1-64.3 PCT) neu ist. auf einer erfinderischen 
Tatigkeit beruht (Regel 65.1-65.2 PCT) und gewerblich anwendbar ist. 

D1-D3 betreffen Verbindungen wie (Id), bzw. (la)-(lc) und (II). ggf. gemeinsam mit weiteren 
Wirkstoffen die als Schadlingsbekampfungsmittel angewendet werden. Die beanspruchten 
Mischungen von (la)-(ld) mit (II) ist jedoch in D1-D3 nicht zu finden. und es besteht keinen 
Anlal3 fiir den Fachmann, diese Mischungen herzustellen. Das erzielen eines unenwarteten 
synergistischen Effekts wurde in den Beispielen nachgewiesen. 

Zu Punkt VII 

Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 



Auf Seite 5. Zeile 42 sollte die Internationale Veroffentlichungsnummer W096/19442 statt 
WO96/019442 stehen. 



Formblatt PCT/Belblatt/409 (Blatt 1) (EPA-April 1997) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 



Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/09803 



im Widerspruch zu den Erfordernissen der Regel 5.1a)ii) PCT werden in der Beschreibung 
weder der in den Dokumenten D1 und D3 offenbarte einschlagige Stand der Techn.k noch 
diese Dokumente angegeben. 

im Anspruch 1 liegen zwei verschiedene Bedeutungen fur vor. Dies ist nicht wie mit 
Schreiben vom 28.09.2000 angegeben korrigiert worden. 



Fofinblatt PCT/Beiblatt/409 (Katt 2) (EPA-April 1997) 



EP 009909803 

'9-09-2000 0050/49651 

18 

Patentanspruche 

1. Fungizide Mischungen, enthaltend als aktive Komponenten 

^ a) ein Morpholin- bzw. Piperidinderivat I ausgewahlt aus der 

Gruppe der verbindungen la, lb, Ic und Id 



10 



,CH3 

(H3C)3C CH2-CH(CH3)-CH2 — N ^ (la) 



CHs 



15 



(H3C)3C 



(^~^ CH2-CH(CH3)-CH2 — N ^ 



20 



25 



30 



H3C\ /— \ 

CK^^^^^^"^ CH3 



Id 



35 



H3C 



und 



b) Verbindvmgen der Formel II 

40 



45 




(lb) 



CK2 

H3C-(CnH2n) — N O (ic) 

CH3 

[n= 10,11,12 (60 - 70 %) oder 13] 

,CH3 



H 



GEAENDERTES BLATT 



EP 009909803 

?9-09-2000 0050/49651 

^ „ vi H-Ls X5 und bis folgende Be- 
wobei die substituenten Xi bis x 

deutung haben: 

C.-C.-HalogenalKyl. c.-C.-Halogenal3coxy oder Halogen; 

' XX bis xs unabhangig voneinander Wassers tof f Halogen, 

Ci-C4-Alkyl, Ci-C4-Halogenalkyl, C^-C, Alkoxy o 
Ci-C4-Halogenalkoxy , 



10 



r r -Alkvl Co-C6-Alkenyl, Cz-Cg-Alkinyl , C1-C4-AI- 
l"'. r r cicloalkyl wobei diese Reste Substituenten 
kyl-C3-C7-CycloaiKyj.. vv _r.-Alkoxv tragen 

ausgewahlt aus Halogen. Cyano, und C1-C4 Alkoxy 



konnen 

,3 einen Pbenyl.es. --rHere^c^^^^^^^^^^^ 

tigten oder ^^^^^^"^^'^J" ""^^3°%, Gruppe N, O und S. 
einem Heteroatom ausgewahlt aus '^^^/^^ substituenten 

20 ^ * , ^ r -allcenvl, Ci-C4-Alkoxy-C2-C4-AlKinyx 

Ci-C4-Alkoxy-C2-C4-A-LKenyj. , --i « 

aufweisen konnen, 

,,3 ..^ri r4 unabhangig voneinander Wassers toff, Ci-C4-Alkyl, 
H3 und R c.-C4-Alkyltbio, N-C.-C4-Alkylamxno, 

" C,-C4-Halogenalkyl oder Ci-C4-Halogenalkoxy 

in einer synergistisch wirksamen Menge. 
II Ri Ci-C4-Alkyl Oder Ci-C4-Alkyien (-3 ^7 

stituiert sein konnen. 

V »^=,r,T-iirti 1 wobei bei Verbindungen 
4 Fungizide Mischungen nach Anspruch 1. 

II R3 Oder R* Wasserstoff . Fluor, CHlor, Methyl, Ethyl, 
Metboxy, Thiomethyl, oder N-Methyamino bedeuten. 

^ngizide Mischungen nach 

II Xi Halogen-Ci-C6-alkyl, Halogen-Ci-Ce alkoxy oa 



30 2. 



45 bedeutet. 



GEAENDERTES BLATT 



. 29-09-2000 0050/49 651 



EP 009909803 



20 

6. Fungizide Mischungen nach Anspruch 1, wobei bei Verbindungen 
II Oder Wasserstoff oder Halogen bedeuten. 

1 . Fiingizide Mischungen nach Anspruch 1, wobei bei Verbindungen 
5 II X4 Wasserstoff, Chlor, Fluor, Methoxy, Ethoxy, Trifluor- 

methyl oder Trif luormethoxy bedeutet. 

8. Fungizide Mischungen nach Anspruch 1, wobei bei Verbindungen 
II X5 Wasserstoff, Chlor, Fluor, Methoxy, Ethoxy, Trifluor- 

10 methyl oder Trif luormethoxy bedeutet. 

9. Fungizide Mischung nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
welche in zwei Teilen konditioniert ist, wobei der eine Teil 
eine oder mehrere Verbindungen I in einem festen oder fliissi- 

15 gen Trager enthalt und der andere Teil eine oder mehrere Ver- 

bindungen der Formel II in einem festen oder flussigen Trager 
enthalt. 

10. Verfahren zur Bekampfung von Schadpilzen, dadurch gekenn- 
20 zeichnet, daB man die Pilze, deren Lebensraum oder die vor 

Pilzbefall zu schiitzenden Materialien, Pflanzen, Samen, B6- 
den, Flachen oder Raume mit einer fungiziden Mischung gemafi 
einem der Anspruche 1 bis 9 behandelt, wobei die Anwendung 
der Verbindungen I und einer oder mehrerer Verbindungen der 
25 Formeln II gleichzeitig, und zwar gemeinsam oder getrennt, 

Oder nacheinander erfolgen kann. 



30 



35 



40 



45 



GEAENDERTES BLATT 



0050/49651 
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We claim: 

1. A fungicidal mixture, comprising as active components 

a) a morpholine or piperidine derivative II [sic] selected 
from the group of the compounds la, lb, Ic and Id 

(H3C)3C CH2-<:H(CH3)~CH2 — N O (la) 

CH3 



15 



30 



35 




(H3C)3C <f CH2-CH(CH3)-CH2 — N ) i^^) 




20 



CH3 

25 H3C-(CnH2n)-N O ^ ^ 



CH3 

[n= 10,11,12 (60 - 70%) or 13] 

CH3 

H3C O CH3 

and 

b) compounds of the formula II 



Id 



40 



45 



0050/49651 
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5 




(II) 



10 

where the substituents to X^ and to are as defined 
below: 

Xi is Ci-C4-haloalkyl, Ci-C4-haloalkoxy or halogen; 

15 

X2 to X5 are, independently of one another, hydrogen, halogen, 
Ci-C4-alkyl, Ci-C4"haloalkyl, Ci-C4-alkoxy or 
Ci-C4-haloalkoxy, 

20 Ri is Ci-C4-alkyl, C2-C6-alkenyl , C2-C6-alkynyl, 

Ci-C4"alkyl-C3-C7-cycloalkyl, where these radicals may 
carry substituents selected from the group consisting of 
halogen, cyano and Ci-C4-alkoxy , 

25 r2 is a phenyl radical or a 5- or 6-membered saturated or 

unsaturated heterocyclyl radical having at least one 
heteroatom selected from the group consisting of N, O and 
S, where the cyclic radicals may have one to three 
substituents selected from the group consisting of 

30 halogen, Ci-C4-alkyl, Ci-C4-alkoxy , Ci-C4-haloalkyl , 

Ci-C4-haloalkoxy , Ci-C4-alkoxy-C2-C4-alkenyl , 
Ci-C4-alkoxy-C2-C4-alkynyl, 

r3 and r4 are, independently of one another, hydrogen, 
35 Ci-C4-alkyl, Ci-C4-alkoxy , Ci-C4-alkylthio , 

N-Ci-C4-alkylamino, Ci-C4-haloalkyl or 
Ci-C4-haloalkoxy 



40 



in a synergistically effective amount. 



2 . A fungicidal mixture as claimed in any one of the preceding 
claims [sic], which is conditioned in two parts, where one 
part comprises one or more compounds I in a solid or liquid 
carrier and the other part comprises one or more compounds of 
45 the formula II in a solid or liquid carrier. 



0050/49651 




3. A method for controlling harmful fungi, which comprises 

treating the fungi, their habitat or the materials, plants, 
seeds, soils, areas or spaces to be protected against fungal 
attack with a fungicidal mixture as claimed in any of claims 
1 or 2, where the compounds I and one or more compounds of 
the formulae [sic] II can be applied simultaneously, that is 
either together or separately, or successively. 
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Form PCT/IPEA/409 (cover sheet) (January 1994) 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 

PCT/EP99/09803 



I. Basis of the report 



1 . This report has been drawn on the basis of {Replacement sheets which have been furnished to the receiving Ojfice in response to an invitation 
under Article 14 are referred to in this report as "originally filed" and are not annexed to the report since they do not contain amendments.): 

I I the international application as originally filed. 

^ the description, pages LlLZ » originally filed, 

pages , filed with the demand, 

pages , filed with the letter of — 

pages , filed with the letter of 



the claims, 



Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 



1-10 



, as originally filed, 

, as amended under Article 19, 

, filed with the demand, 
, filed with the letter of 
, filed with the letter of 



18 September 2000 (18.09.2000) 



I I the drawings. 



sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 



, as originally filed, 
, filed with the demand, 
, filed with the letter of 
, filed with the letter of 



2. The amendments have resulted in the cancellation of: 

I I the description, pages 

I I the claims, Nos. 



I I the drawings, sheets/fig 



I I This report has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered 
' — ' to go beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)). 



4. Additional observations, if necessary: 



Form PCTAPEA/409 (Box 1) (January 1994) 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 
PCT/EP 99/09803 



I. Basis of the report 

1 . This report has been drawn on the basis of (Replacement sheets which have been Jumished to the receiving Office in response to an invitation 
under Article 14 are referred to in this report as *' originally filed" and are not annexed to the report since they do not contain amendments.): 

CONTINUATION OF BOX I, POINT 6 

The documents cited in this preliminary examination 
report are numbered in the same order in which they 
appear in the international search report. 

The amendments submitted with the letter of 28 September 
2000 are admissible under PCT Article 34(2) (b) , with the 
exception of Claim 5, which lays claim to chain lengths 
of 1-6 carbon atoms, while the original documents 
mentioned chain lengths of 1-4 carbon atoms only. 



Form PCT/IPEA/409 (Box I) (January 1994) 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 
PCT/EP 99/09803 



V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 



Statement 
Novelty (N) 

Inventive step (IS) 
Industrial applicability (lA) 



Claims 
Claims 

Claims 
Claims 

Claims 
Claims 



1-10 



1-10 



1-10 



YES 
NO 
YES 
NO 

YES 
NO 



Citations and explanations 

The present application meets the requirements of PCT 
Article 33 because the subject matter of Claims 1-10 is 
novel over the prior art as defined in the Regulations 
(PCT Rule 64.1-64.3), involves an inventive step (PCT Rule 
65.1-65.2) and is industrially applicable. 



D1-D3 concern compounds such as (Id), (la)-(Ic) and (II), 
optionally combined with further active substances used as 
pesticides. However, the claimed mixtures of (la) -(Id) 
with (II) cannot be found in D1-D3 and a person skilled in 
the art has no reason to produce these mixtures. The 
examples demonstrate that an unexpected synergistic effect 
was achieved. 



Form PCT/IPEA/409 (Box V) (January 1994) 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAlMINAtlON REPORT 



International application No. 
PCT/EP 99/09803 



VII. Certain defects in the international application 



The following defects in the form or contents of the international application have been noted: 



The international publication number on page 5, line 42, 
should read WO-A-96/19442 instead of WO-A-96/019442 . 

Contrary to PCT Rule 5.1(a) (ii), the description does not 
cite documents Dl and D3 and does not indicate the 
relevant prior art disclosed therein. 

Claim 1 contains two different meanings for . This has 
not been corrected as indicated in the letter of 28 
September 2000. 
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P/T'T' ^TORGANISA'^ON FOR GEISTIGES EIGENrm 

X ^ Internationales Euro I 

INTERNATIONALE ANivw.l-DUNG VEROFFENTLICHT NACH Dhr^ VERTRAG CBER DIE 

INTERNATIONALE ZUSAMMENARBHT AUF DEM GEBIET DES PATENTWESENS (PCT) 



(51) Internationale Patentklassifikation : 

AOIN 37/52, 43/10, 43/56 // (AOIN 43/56, 
43:84, 43:40, 43:30) (AOIN 43/10, 43:84, 
43:40, 43:30) (AOIN 37/52, 43:84, 43:40, 
43:30) 



Al 



(11) Internationale Veroffentlichungsniunmer: WO 00/36917 

29. Juni 2000 (29.06.00) 



(43) Internationales 

Veroffentlichungsdatum; 



(21) Internationales Aktenzeichen: 

(22) Internationales Anmeldedatum: 



PCT/EP99/09803 

11. Dezember 1999 
(11.12.99) 



(30) Prioritatsdaten: 

198 58 911.5 
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(75) Erfinder/Anmelder (nur fur US): SCHELBERGER, Klaus 
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SCHERER. Maria [DE/DE]; Hermann-Jurgens-Strasse 
30, D-76829 Landau (DE). SAUR, Reinhold [DE/DE]; 
K6nigsberger Strasse 9, D-67459 B6hl-Iggelheim (DE). 
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(54) Title: FUNGICIDE MIXTURES WHICH ARE BASED ON DERIVATIVES OF MORPHOLINE OR PIPERIDINE AND DERIVA- 
TIVES OF OXIME ETHER 



(54) Bezeichnung: FUNGIZIDE MISCHUNGEN AUF DER BASIS VON MORPHOLIN- 
OXIMETHERDERIVATEN 

(57) Abstract 



BZW. PIPERIDINDERIVATEN UND 



The invention relates to fungicide mixtures containing the following 
as their active components: a) a morpholine or piperidine derivative (I) 
chosen from the following group of compounds (la), (lb), (Ic) and (Id) 
and compounds of formula (II), the substituents X' to X^ and R' to R^ 
having the following meanings: X' C1-C4 represents alkyl halide, C1-C4 
represents halogenalkoxy or halogen; X^ to X^ represent, independently 
of each other, hydrogen, halogen, Ci-C4-alkyl, Ci-C4-alkyl halide, 
Ci-C4-alkoxy or Ci-C4-halogenalkoxy; R^ represents Ci-C4-alkyl. 
C2-C6-alkenyl, C2-C6-alkinyl, Ci-C4-alkyl-C3-C:7-cycloalkyl, 
Ci-C4-alkyl-C3-C7-cycloaJkcnyl, and these radicals can carry substituents 
chosen from the following: halogen, cyano and Ci-C4-alkoxy; R^ 
represents a phenyl radical or a 5- or 6-membered saturated or unsaturated 
heterocyclyl radical witti at least one hetero atom chosen from the following 
group: N, O and S; the cyclical radicals having one to three substituents 
chosen from the following group: halogen, Ci-C4-alkyl, Ci-C4-alkoxy, 
Ci-C4-alkyl halide, Ci-C4-halogenalkoxy, Ci-C4-alkoxy-C2-C4alkenyl, 
Ci-C4-alkoxy-C2-C4-alkinyl; R^ and R^ represent, independently of each 
other, Ci-C4-alkyl, Ci-C4-alkoxy, Ci-C4-alkylthio, N-Ci-C4-alkylamino, 
Ci-C4-alkyl halide or Ci-C4-halogenalkoxy in a synergistically effective 
quantity. 
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(57) Zusanunenfassung 



Fungizide Mischngen, enthaltend als aktive Komponenten: a) ein Morpholin- bzw. Piperidinderivat a) auseewShlt au<! der Onmn- 
der Verbmdungen (la) (lb). (Ic) und (Id) und Verbindungen der Formel (III wobei die Substituenten X' £s J" S^^^ 

?f S AlkW S ^^H^Stln^^rf i'^'.f.'^"''^^^^^^ 't', ^' "'^ "^-^'^ ^n'*" WasserJtoff. Sit 

. , y • C'-C4-"alogenalkyl. Ci-C4-Alkoxy oder Ci-C^-Halogenalkoxy; R' Ci-C*-AIkyl. C2-Cfr-AIkenvl &-cl-Alkinvi 

und C,-C4-AIkoxy tragen k6nnen. R2 e.nen Phenylrest oder einen 5- oder 6-gliedrigcn gesattigten oder ungfsattigten HcteK^SyliesS 
mmdestens e.nem Heteroatom ausgewShlt aus der Gnippe N, O und S, wobei die cyclischen R«te einen bis diei SutetoS 2SS 
aus der Gruppeaus Halogen. C,-C4^Alkyl. C,-C4-Alkoxy. C-C^-Halogenalkyl, C,-C<,-Halogenalkoxy. C,-CU-XxT25i^AS^ 

r'^^^^^^f?::^':;^-^]!^'"^' ^"^^ unabhlngig v^ndnander Wassers J (^S^-Ajgl C^AlS 

C,-<:4-Alkylth.o. N-C,-C4-Alkylamino. C.-C.-Halogenalkyl oder C,-C4-Halogenalkoxy in einer synergistis^ wSen l^e 



LEDIGUCH ZUR INFORMATION 

per veSffenthcien^''"''*"'^™"^ P^-^^'^g^^^'*^" Kopfbogen der Schriften. die intemationalc Anmeldungen gemass dem 



AL Albanien ES 

AM Armcnicn FI 

AT Osterrcich FR 

AU Australien GA 

A2 Aserbaidschan GB 

BA Bosnien-Herzcgowina GE 

BB Barbados GH 

BE Belgicn GN 

BF Burkina Paso GR 

BG Bulgarien HU 

BJ Benin IE 

BR BrasiJien IL 

BY Belarus IS 

CA Kanada IT 

CF Zentralafrikanische Rcpublik JP 

CG Kongo KE 

CH Schweiz KG 

CI C6te d'l voire KP 

CM Kamcnin 

CN China KR 

CU Kuba KZ 

CZ Tschcchischc Rcpublik LC 

DE Deutschland U 

DK Danemark LK 

EE Eslland LR 



Spanicn lS 

Finnland LT 

Frankrcich lU 

Gabun LV 

Vercinigtes K6nigrcich MC 

Georgien MD 

Ghana mG 

Guinea mK 
Griechenland 

Ungam ML 

Irland mN 

Israel MR 

Island MW 

Italien MX 

Japan nE 

Kcnia nL 

Kirgtsistan sO 
Dcmokratischc Volksrepublik NZ 

Korea . pL 

Rcpublik Korea PT 

Kasachstan RO 

St. Lucia R(j 

Liechtenstein SD 

Sri Lanka SE 

Liberia SG 



Lesotho 


SI 


Slowenicn 


Litaucn 


SK 


Slowakei 


Luxemburg 


SN 


Senegal 


Lealand 


sz 


Swasiland 


Monaco 


TD 


Tschad 


Republtk Moldau 


TG 


Togo 


Madagaskar 


TJ 


Tadschikistan 


Die ehemalige jugoslawische 


TM 


Turkmenistan 


Republik Mazedonien 


TR 


TOikei 


Mali 


TT 


Trinidad und Tobago 


Mongolei 


UA 


Ukraine 


Mauretanien 


UG 


Uganda 


Malawi 


US 


Vereinigte Staatcn von 


Mexiko 




Amerika 


Niger 


uz 


Usbekistan 


Nicderlandc 


VN 


Vietnam 


Norwegen 


vu 


Jugoslawien 


Neusceland 


zw 


Zimbabwe 



Polen 
Pomigal 
RumUnien 

Russischc Fiadcration 

Sudan 

Schwcden 

Singapur 



wo 00/36917 



PCT/EP99/09803 



Fungizide Mischungen auf der Basis von Morpholin- bzw. Piperidin- 
derivaten und Oximetherderivaten . 

5 Beschreibung 

Die vorliegende Erfindung betrifft fungizide Mischungen zur Be- 
kampfung von Schadpilzen sowie Verfahren zur Bekampfung von 
Schadpilzen unter Anwendung derar tiger Mischungen. 

Gegenstand der WO 97/40673 sind fungizide Mischungen, die u.a. 
Wirkstoffe der Formeln la, lb und/oder Ic neben anderen fungizi- 
den Wirkstoffen aus der Gruppe der Oximether und/oder der Carba- 
mate en thai ten. 



10 
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(HsOsC 




20 



CH3 
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(/ CH2-CH(CH3)-CH2 — N 0 (la) 

'CH3 




(HaOjC-nf V- CH2-CH{CH3)-CH2 — N > ^^^^ 




30 CH3 

H3C-(CnH2n) — N 0 (Ic) 

CH3 

ln= 10,11,12 (60 - 70 %) oder 13] 



35 



We 

40 



..itere fungizide Mischungen, die Wirkstoffe der Formeln la bis 
IC enthalten, sind aus den EP-A 797386, WO 97/06681, EP-B 425857, 
EP-B 524496, EP-A 690792, WO 94/22308 und EP-B 645087 bekannt. 



AUS Brighton Crop Protection Conference 1996, Pests and Diseases, 
S. 47-52 ist der Wirkstoff der Formel Id bekannt: 



45 



"^oomem pct/ep99/09803 

2 . • ., i- 

y CH3 
0\ / 
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H3C 0^ 



In der DE- 19722223 werden Mischungen aus Verbindungen der Formel 
II und Wirkstoffen aus der Klasse der Strobilurine beschrieben. 

Der vorliegenden Erfindung lag die Aufgabe zugrunde, weitere be- 
10 senders wirksame Mischungen zur BekSmpfung von Schadpilzen und 
msbesondere fiir bestimmte Indikationen zur Verfugung zu stellen. 

Uberraschenderweise wurde nun gefunden, daB diese Aufgabe mit ei ■ 
ner Mischung gelost wird, welche als Wirkstoffe Morpholin- oder 
15 Piperidinderivate der eingangs definierten Formel I und als wei^ 
tere fungi z id wirksame Komponente mindestens einen fungiziden 
Wirkstoffder Formel II 



20 




(II) 



25 ^ . 

wobei die Substituenten Xi bis und Ri bis R4 folgende Be- 
deutung haben: 

Ci-C4-Halogenalkyl, C1-C4 -Halogenalkoxy oder Halogen 

30 , . 

X bis X5 unabhangig voneinander Wasserstoff , Halogen, 

Ci-C4-Alkyl, Ci-C4-Halogenalkyl, Ci-C4-Alkoxy oder 
Ci-C4-Halogenalkoxy; 

35 . Ci-C4-Alkyl, C2-C6-Alkenyl, Cj-Ce-Alkinyl , C1-C4-AI- 

kyl-C3-C7-Cycloalkyl, wobei diese Reste Substituenten 
ausgewahlt aus Halogen, Cyano, und Ci-C4-Alkoxy tragen 
konnen 

40 . Phenylrest oder einen 5- oder 6-gli'edrigen gesat- 

tigten oder ungesattigten Heterocyclylrest mit mindestens 
einem Heteroatom ausgewahlt aus der Gruppe N, O und S, 
wobei die cyclischen Reste einen bis drei Substituenten 
ausgewahlt aus der Gruppe aus Halogen, Ci-C4-Alkyl, 

45 Ci-C4-Alkoxy, Ci-C4-Halogenalkyl, Ci-C4-Halogenalkoxy, 

Ci-C4-Alkoxy-C2-C4-Alkenyl, Ci-C4-Alkoxy-C2-C4-Alkinyl 
aufweisen konnen. 
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J 3 

R3 und unabhangig voneinander Wasserstoff, Ci-C4"Alkyl, 
Ci-C4-Alkoxy, Ci-C4-Alkylthio, N-Ci-C4-Alkylamino> 
Ci"C4-Halogenalkyl oder Ci-C4-Halogenalkoxy 

5 in einer synergistisch wirksamen Menge en thai t. 

Die erf indungsgemafien Mischungen wirken synergistisch und sind 
daher zur Bekampfung von Schadpilzen und insbesondere von echten 
Mehltaupilzen besonders geeignet. 

10 

Im Rahmen der vorliegenden Erfindung steht Halogen fiir Fluor, 
Chlor, Brom und Jod und insbesondere fiir Fluor, Chlor und Brom, 

Der Ausdruck "Alkyl" umfaBt geradkettige und verzweigte Alkyl- 
15 gruppen. Vorzugsweise handelt es sich dabei um geradkettige oder 
verzweigte Ci-Ci2-Alkyl- und insbesondere Ci-Ce-Alkylgruppen . Bei- 
spiele fiir Alkylgruppen sind Alkyl wie insbesondere Methyl, 
Ethyl, Propyl, 1 -Methyl ethyl. Butyl, 1-Methylpropyl , 2-Methylpro- 
pyl 1,1-Dimethylethyl, n-Pentyl, 1-Methylbutyl , 2-Methylbutyl, 
20 3-Methylbutyl, 1 , 2-Dimethylpropyl , 1 , l-Dimethylpropyl, 2,2-Dime- 
thylpropyl, 1-Ethylpropyl , n-Hexyl, 1-Methylpentyl , 2-Methylpen- 
tyl, 3-Methylpentyl, 4-Methylpentyl , 1 , 2-Dimethylbutyl, 1,3-Dime- 
thylbutyl, 2 , 3-Dimethylbutyl, 1 , 1-Dimethylbutyl , 2 , 2-Dimethylbu- 
tyl, 3,3-Dimethylbutyl, 1 , 1 , 2-Trimethylpropyl , 1 , 2 , 2-Trimethyl 
25 propyl, 1-Ethylbutyl , 2-Ethylbutyl , 1 -Ethyl -2 -me thylpropyl, 

n-Heptyl, 1-Methylhexyl , 1-Ethylpentyl , 2-Ethylpentyl , 1-Propyl- 
butyl, Octyl, Decyl, Dodecyl. 

Halogenalkyl steht fiir eine wie oben definierte Alkylgruppe, die 
30 mit einem oder mehreren Halogenatomen, insbesondere Fluor und 
Chlor, teilweise oder vollstandig halogeniert ist. Vorzugsweise 
sind 1 bis 3 Halogenatome vorhanden, wobei die Dif luormethan/- 
oder die Trif luormethylgruppe besonders bevorzugt ist. 

35 Die Alkenylgruppe umfaBt geradkettige und verzweigte Cs-Ce-Alke- 
nylgruppen. Beispiele fiir Alkenylgruppen sind 2-Propenyl, 2-Bute- 
nyl, 3-Butenyl, l-Methyl-2-propenyl , 2-Methyl-2-propenyl , 2-Pen- 
tenyl, 3-Pentenyl, 4-Pentenyl, l-Methyl-2-butenyl , 2-Methyl-2-bu- 
tenyl, 3-Methyl-2-butenyl, l-Methyl-3-butenyl , 2-Methyl-3-bute - 

40 nyl, 3-Methyl-3-butenyl, 1 , l-Dimethyl-2-propenyl , 1,2-Dime- 

thyl-2-propenyl, l-Ethyl-2-propenyl , 2-Hexenyl, 3-Hexenyl, 4-He- 
xenyl, 5-Hexenyl, l-Methyl-2-pentenyl , 2-Methyl-2-pentenyl, 3-Me- 
thyl-2-pentenyl, 4-Methyl-2-pentenyl , l-Methyl-3-pentenyl , 2-Me- 
thyl-3-pentenyl, 3-Methyl-3-pentenyl , 4-Methyl-3-pentenyl , l-Me- 

45 thyl-4-pentenyl, 2-Methyl-4-pentenyl , 3-Methyl-4-pentenyl, 4-Me- 
thyl-4-pentenyl , 1 , l-Dimethyl-2-butenyl , 1 , l-Dimethyl-3-butenyl , 
1 , l-Dimethyl-3-butenyl , 1 , 2 -Dimethyl- 2-butenyl , 1 , 2-Dime- 
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thyl-3-butenyl, 1 , 3-Dimethyl-2-butenyl , 1, 3-Dimethyl-3"butenyl , 
2 , 2-Dimethyl-3-butenyl , 2 , 3-Dimethyl-2-butenyl , 2 , 3-Dime - 
thyl-3-butenyl, l-Ethyl-2-butenyl , l-Ethyl-3-butenyl , 
2-Ethyl-2-butenyl, 2-Ethyl-3-butenyl , 1, 1', 2-Trimethyl-2-propenyl, 
• 5 l-Ethyl-l-methyl-2-propenyl und l-Ethyl-2-methyl-2"propenyl, ins- 
besondere 2-Propenyl, 2-Butenyl, 3-Methyl-2-butenyl und 3-Me- 
thyl-2-pentenyl . 

Die Alkenylgruppe kann mit einem oder mehreren Halogenatomen, 
10 insbesondere Fluor und Chlor, partiell oder vollstandig haloge- 
niert sein. Vorzugsweise weist sie 1 bis 3 Halogenatome auf . 

Die Alkinylgruppe umfaBt geradkettige und verzweigte Ca^Ce-Alki- 
nylgruppen. Beispiele fiir Alkinylgruppen sind 2-Propinyl, 2-Buti- 

15 nyl, 3-Butinyl, l-Methyl-2-propinyl , 2-Pentinyl, 3-Pentinyl, 
4-Pentinyl / l-Methyl-3-butinyl , 2-Methyl-3-butinyl , 1-Me - 
thyl-2-butinyl , 1, l-Dimethyl-2-propinyl , l-Ethyl-2-propinyl , 
2-Hexinyl, 3-Hexinyl, 4-Alkinyl, 5-Hexinyl, l-Methyl-2-pentinyl , 
l-Methyl"3-pentinyl , l-Methyl-4-pentinyl , 2-Methyl-3-pentinyl, 

20 2-Methyl-4-pentinyl, 3 -Methyl- 4-pentinyl , 4 -Methyl -2 -pent inyl, 
1, 2-Dimethyl-2-butinyl , 1 , l-Dimethyl-3-butinyl , . 1, 2-Dime- 
thyl-3-butinyl , 2, 2-Dimethyl-3-butinyl, l-Ethyl-2-butinyl , 
l-Ethyl-3-butinyl, 2-Ethyl-3-butinyl und l-Ethyl-l-methyl-2-pro- 
pinyl . 

25 

Bei der Ci-C4-Alkylen-C3-C7-Cycloalkylgruppe handelt es sich um 
eine C3-C7-Cycloalkylgruppe, wie Cyclopropyl/ Cyclobutyl, Cyclo- 
pentyl oder Cyclohexyl, die iiber einen Ci-C4-Alkylenrest gebunden 
ist. 

30 

Als Substituenten R2 sind neben Phenyl (ggf . substituiert ) insbe- 
sondere Thienyl, Pyrazolyl, Pyrrolyl, Imidazolyl, Thiazolyl, Fu- 
ryl, Pyridazinyl und Pyrimidinyl zu nennen. Bevorzugte Substi- 
tuenten an diesen Ringsystemen ■ sind Halogen (insbesondere F und 
35 CI), Ci-C4-Alkoxy (insbesondere Methoxy) und Ci-C4-Alkyl (insbe- 
sondere Methyl, Ethyl), Die Zahl der Ringsubstituen ten kann 1 bis 
3,. insbesondere 1 bis 2 betragen. Phenyl oder substituiertes Phe- 
nyl, Thienyl, Thienyl-Ci-C4-Alkyl, Pyrazolyl und Pyra20l-Ci-C4-Al - 
kyl werden besonders bevorzugt. 

40 

Bei den Substui tuenten R^ und handelt es sich um Ci-C4-Alkyl, 
Ci-C4-Alkoxy , Ci-C4-Alkylthio , N-Ci-C4-Alkylamino, Ci-C4-Halogenal - 
kyl Oder Ci-C4-Halogenalkoxy . Bevorzugte Substituenten R^ und'R^ 
sind Wasserstoff, F, CI, Methyl, Ethyl, Methoxy, Thiomethyl und 
45 N-Methyl amino. R^ und R^ konnen auch zusammen eine Gruppierung =0 
bilden . 
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Die Morpholin- bzw. Piperidinderivate I (la: common name: 
Fenpropimorph, US-A 4,202,894; lb: common name: Fenpropidin, US-A 
4,202,894; Ic: common name: Tridemorph, DE-A 11 64 152), deren 
Herstellung und deren Wirkung gegen Schadpilze sind bekannt und 
5 als kommerzielle Produkte erhaltlich. 

Die Verbindungen der Formel II sowie Verfahren zu deren Herstel- 
lung sind in der WO-A 96/19442 und den alteren Anmeldungen 
DE 1 97 41098.7 und 1 97 41099 . 5" beschrieben. 

10 Unter den Verbindungen der Formel II sind solche bevorzugt, bei ^ 
denen eine Ci-C4-Halogenalkyl , insbesondere eine Trifluorme- 
thylgruppe, eine Gi -C4 -Halogenalkoxy, insbesondere eine Difluor- 
methoxy oder Trif luormethoxygruppe oder ein Halogen, insbesondere 
Chlor und und X^ ein Wasserstof f atom oder eine Halogengruppe, 

15 insbesondere ein Wasserstof f atom darstellen. und X^ sind 

bevorzugt Wasserstoff, Halogen (insbesondere CI oder F) ' ^i-Q^-Kl- 
koxy (insbesondere Methoxy oder Ethoxy) , Ci-C4-Halogenalkyl (ins- 
besondere Trif luormethyl) oder C1-C4 -Halogenalkoxy (insbesondere 
Trif luormethoxy) . 

20 

Als Substituenten Ri werden Ci-C4-Alkyl (Methyl, Ethyl, n- und 
i-Propyl und t-Butyl) , Ci-C4-Alkylen-C3-C7-Cycloalkyl , Ci-C4-Alke- 
nyl (insbesondere Ethenyl, Propenyl und Butenyl, die insbesondere 
mit Halogen (vorzugsweise CI) substituiert sein konnen) , Propi- 

25 nyl, Cyanomethyl und Methoxymethyl bevorzugt. Unter den C1-C4-AI- 
kylen-C3-C7-Cycloalkylsubstituenten sind insbesondere methylensub- 
stituierte Verbindungen, insbesondere Methylencyclopropyl , Methy- 
lencyclopentyl, Methylencyclohexyl und Methylencyclohexenyl be- 
vorzugt. Die Ringe in diesen Substituenten konnen vorzugsweise 

30 mit Halogen substituiert sein. 

Als Substituenten r2 sind neben Phenyl (ggf. substituiert) insbe- 
sondere Thienyl, Pyrazolyl, Pyrrolyl, Imidazolyl, Thiazolyl, Fu- 
ryl, Pyridazinyl und Pyrimidinyl zu nennen. Bevorzugte Substi- 
35 tuenten an diesen Ringsystemen sind Halogen (insbesondere F und 
CI), Ci-C4-Alkoxy (insbesondere Methoxy) und Ci-C4-Alkyl (insbe- 
sondere Methyl, Ethyl). Die Zahl der Ringsubsti tuenten kann 1 bis 
3, insbesondere 1 bis 2 betragen. Phenyl oder substituiertes Phe- 
nyl wird besonders bevorzugt. 

40 

Bevorzugte Verbindungen der Formel II sind den Tabellen der be- 
reits erwahnten WO 96/019442 zu entnehmen. Von diesen wiederum 
sind insbesondere die in der nachf olgenden Tabelle 1 aufgefiihrten 
Verbindungen besonders bevorzugt (R^ und R^ sind jeweils Wasser- 
45 stof f ) . 



Tabelle 1: 
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wobei die Substituenten die folgenden Bedeutungen haJDen: 



Nr. 




15' 

IV 


Fp. (qC) 


11.102 




4 *-n3-C6H4-CH2 


86-88 


11.103. 


H 


4-F-C6H4-CH2 




11.104 


H 


4-CI-C6H4-CH2 


105-107 


11.105 


H 


4-CH3O-C6H4-CH2 


73-76 


11.106 


H 


4-CF3-C6H4-CH2 




11.107 


5-P 


4-CH3-C6H4-CH2 


87-90 


11.108 


5-P 


4-F-C6H4-CH2 


71-74 


11.109 


5-F 


4-CI-C6H4-CH2 


85-87 


11.110 


5-F 


4-CH3O-C6H4-CH2 


90-92 


11.111 


5-F 


4-CF3-C6H4-CH2 




11.112 


H 


2-Thienylmethyl' 


87-89 


11.113 


H 


3-Thienylmethyl 




11.114 


5-F 


2-Thienylmethyl 


90-93 


11.115 


5-F 


3-Thienylmethyl 
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5-F 


3-CH3-C6H4-CH2 


72-75 


11.117 


5-F 


2-F-C6H4-CH2 


73-76 


11.118 


5-F 


4-CH2FO-C6H4-CH2 
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Weitere bevorzugte Verbindungen der Formel II ergeben sich au. 
den nachstehenden Tabellen 2 und 3. 
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Tabelle 3: Verbindungen der Formel ii" 
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cPr steht in dieser Tabel 



C6H5-CH2 
C6H5-CH2 
4-CH3O-C6H4-CH 2 

le fur Cyclopropylmethyl 
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deren Herstellung smd der bereits erwahnten wo 95/19442 DE 
197441098.7 und DE 19741099.5 zu entnehn,en. 

5 Das Mengenverhaltnis der Verbindungen I und li kann in weiten Be- 
reachen var.xert werden; vorzugsweise warden die WirkstoJfe in 

deTl Tbt'riTe""^ ^-^-o- 

uciti -Lu.i Dis 1:10 emgesetzt. 

10 Bevorzugt setzt man bei der Bereitstellung der Mischungen die 
rexnen Wirkstoffe .1 und II sin, denen .an weitere WiZtoffe ge 
gen Schadpilze Oder gegen andere Sch^dlinge wie Insekten soiln' 
taere Oder Ne.atoden oder auch herbizide oder wach uL^egu' 
laerende W.rkstoffe oder Dungemittel beimischen kann. 

Die Mischungen aus den Verbindungen I und II bzw. die Verbin- 
zeicLn -\^-^-itig, ge.einsa. oder getrennt angewandt 

ze.chnen sich durch eine hervorragende Wirkung gegen -ein breit^s 
20 Till : Pfl-zenpathogenen Piizen, insbesondLe a's der 

HIT Basidiomyceten. Phycomyceten und De'tero- 

ZcTllT ^^^^---^ -i-^-™ und k6nnen dJLr 

auch als Blatt- und Bodenfungizide eingesetzt werden. 

Besondere Bedeutung haben sie fiir die Bekampfung einer Vieizahl 
25 von Pxizen an verschiedenen Kulturpf lanzen ^ie Bau::o iI gIL e- 

wachse), Gerste, Gras, Hafer, Bananen, Kaffee, Mais, Obst- 

rohrsowip"" 2i-Pfl-zen, Zucker- 

rohr sowie an emer Vieizahl von Samen 
30 ■ 

insbesondere eignen sie sich zur Bekampfung der f olgenden 
Pflanzenpathogenen Pilze: Erysiphe graminis (echter Mehltau) an 
ZIT T"''''^ cichoracearum und Sphaerotheca fuliginea an 
35 ^^^^J^^^""^^^;-' Po'iosphaera leucotricha an Apfeln, Uncinula 
an BauL^ai T- ^^^^^^^"^"^ ^ ^^^reide, Rhizoctonia-Arten 
kerrohr - Cetreide und Zuk- 

kerrohr, Venturia maequalis (Schorf) an Apfeln, Helminthospori - 
un^-Arten an Getreide, Septoria nodorum an Weizen, Botrytis cinera 
(Grauschimmel) an Erdbeeren, Gem.se, Zierpflanzen und Reben 
40 Cercospora arachidicola an Erdnussen, Pseudocercosporella 

herpotrichoides an Weizen und Gerste, Pyricularia oryzae an Reis 
Phytophthora infestans an Kartoffeln und Tomaten, PlLopara 
viticola an Reben, Pseudoperonospora-Arten in Hopfen und Gurken 

45 nan!nT'"''f ^V^o^P^^aerella-Arten in Ba- 

45 nanen sowie Fusarium- und Verticillium-Arten . 
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Sie sind aufierdem im Materialschutz (z.B. Holzschutz) anwendbar, 
beispielsweise gegen Paecilomyces variotii. 

Die Verbindungen I und II konnen gleichzeitig, und zwar gemeinsam 
5 Oder getrennt, oder nacheinander aufgebracht warden, wobei die 
Reihenfolge bei getrennter Applikation im allgemeinen keine Aus- 
wirkung auf den Bekampf ungserf olg hat. 

Die Aufwandmengen der erf indungsgemaBen Mischungen liegen, vor 
10 allem bei landwirtschaf tlichen Kulturf lachen, je nach Art des ge- 
wunschten Effekts bei 0,01 bis 10 kg/ha, vorzugsweise 0,1 bis 5 
kg/ha, insbesondere 0,2 bis 3,0 kg/ha. 

Die Aufwandmengen liegen dabei fur die Verbindungen I bei 0,01 
15 bis 2,5 kg/ha, vorzugsweise 0,01 bis 10 kg/ha, insbesondere 0,05 
bis 5,0 kg/ha. 

Die Aufwandmengen fiir die Verbindungen II liegen entsprechend bei 
0,01 bis 2 kg/ha, vorzugsweise 0,02 bis 2 kg/ha, insbesondere 
20 0^ 02 bis 1, 0 kg/ha. 

Bei der Saatgutbehandlung werden im allgemeinen Aufwandmengen an 
Mischung von 0,001 bis 250 g/kg Saatgut, vorzugsweise 0,01 bis 
100 g/kg, insbesondere 0,01 bis 50 g/kg verwendet. 

25 

Sofern fiir Pflanzen pathogene Schadpilze zu bekampf en sind, er- 
folgt die getrennte oder gemeinsame Applikation der Verbindungen 
I und II Oder der Mischungen aus den Verbindungen I und II durch 
Bespriihen oder Bestauben der Samen, der Pflanzen oder der Boden 
30 vor Oder nach der Aussaat der Pflanzen oder vor oder nach dem 
Auflaufen der Pflanzen, 

Die erf indungsgemaiien. fungiziden synergistischen ' Mischungen bzw. 
die Verbindungen I und II konnen beispielsweise in Form von ,di- 

35 rekt verspruhbaren Losungen, Pulver und Suspensionen oder in Form 
von hochprozentigen waBrigen, oligen oder sonstigen Suspensionen, 
Dispersionen, Emulsionen, Oldispersionen, Pasten, Staubemi tteln, 
Streumitteln oder Granulaten aufbereitet und durch Verspruhen, 
Vernebeln, Verstauben, Verstreuen oder GieBen angewendet werden. 

40 Die Anwendungsf orm ist abhangig vom Verwendungszweck; sie soil in 
jedem Fall eine moglichst feine und gleichmaBige Verteilung der 
erf indungsgemaBen Mischung gewahrleisten. 

Die Formulierungen werden in bekannter Weise hergestellt, z.B. 
45 durch Verstrecken des Wirkstoffs mit Losungsmitteln und/oder Tra- 
gerstoffen, gewiinschtenf alls unter Verwendung von Emulgiermi tteln 
und Dispergiermi tteln, wobei im Falle von Wasser als Verdiinnungs- 
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mittel auch andere organische Losungsmittel als Hilf slosungsmit- 
tel verwendet warden konnen. Als Hilfsstoffe kommen dafiir im we- 
sentlichen in Betracht: Losungsmittel wie Aromaten (z.B. Xylol), 
. chlorierte Aromaten (z.B. Chlorbenzole) , Paraffine (z.B. Erdol- 
5 fraktionen) , Alkohole (z.B. Methanol, Butanol), Ketone (z.B. Cy- 
clohexanon) , Amine (z.B. Ethanolamin, Dimethylf ormamid) und Was- 
ser; Tragerstoffe wie natiirliche Gesteinsmehle (z.B. Kaoline, 
Tonerden, Talkum, Kreide) und synthetische Gesteinsmehle (z.B. 
hochdisperse Kieselsaure, Silikate) ; Emulgiermi ttel wie nichtio- 
10 nogene und anionische Emulgatoren (z.B. Polyoxyethylen-Fettalko- 
hol-Ether, Alkylsulf onate und Arylsulf onate) und Dispergiermi ttel 
wie Ligninsulf i tablaugen und Methylcellulose. 

Als oberf lachenaktive Stoffe kommen die Alkali-, Erdalkali-, 
15 Ammoniumsalze von aromatischen Sulf onsauren, z.B. Lignin-, 

Phenol-, Naphthalin- und Dibutylnaphthalinsulf onsaure, sowie von 
Fettsauren, Alkyl- und Alkylarylsulf onaten, Alkyl-, Laurylether- 
und Fettalkoholsulf aten, sowie Salze sulfatierter Hexa-, Hepta- 
und Octadecanole oder Fettalkoholglycolethem, Kondensationspro- 
'20 dukte von sulfoniertem Naphthalin und seinen Derivaten -mit Form- 
aldehyde Kondensationsprodukte des Naphthalins bzw. der 
Naphthalinsulf onsauren mit Phenol und Formaldehyd, Polyoxy- 
ethylenoctylphenolether , ethoxyliertes Isooctyl-, Octyl- oder 
Nonylphenol, Alkylphenol- oder Tributylphenylpolyglycolether , 
25 Alkylarylpolyetheralkohole, Isotridecylalkohol , Fettalkohol- 

ethylenoxid- Kondensate, ethoxyliertes Rizinusol, Polyoxyethylen- 
alkylether oder Polyoxypropylen, Laurylalkoholpolyglycoletherace- 
tat, Sorbitester, Lignin-Sulf itablaugen oder Methylcellulose in 
Betracht . 

30 

Pulver Streu- und Staubemittel konnen durch Mischen oder gemein- 
sames Vermahlen der Verbindungen I oder II oder der Mischung aus 
den Verbindungen I und II mit einem festen Tragerstoff herge- 
stellt werden. 

35 

Granulate (z.B. Umhullungs-, Impragnierungs- oder Homogen- 
granulate) werden ublicherweise durch Bindung des Wirkstoffs oder 
der Wirkstoffe an einen festen Tragerstoff hergestellt. 

40 Als Fiillstoffe bzw. feste Tragerstoffe dienen beispielsweise 
Mineralerden wie Silicagel, Kieselsauren, Kieselgele, Silikate, 
Talkum, Kaolin, Kalkstein, Kalk, Kreide, Bolus, Lofi, Ton, Dolo- 
mit, Diatomeenerde, Calcium- und Magnesiumsulf at , Magnesiumoxid, 
gemahlene Kunststoffe, sowie Diingemittel wie Ammoniumsulf at , 

45 Ammoniumphosphat , Ammoniumnitrat , Harnstoffe und pflanzliehe Pro- 
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dukte wie Getreidemehl , Baumrinden-, Holz- und NuBschalenmehl, 
Cellulosepulver oder andere feste Tragerstof f e. 

Die Formal ierungen enthalten im allgemeinen 0,1 bis 95 Gew.-%, 
5 vorzugsweise 0,5 bis 90 Gew,-% einer der Verbindungen I oder II 
bzw. der Mischung aus den Verbindungen I und II. Die Wirkstoffe 
werden dabei in einer Reinheit von 90% bis 100%, vorzugsweise 95% 
bis 100% (nach NMR- oder HPLC-Spektrum) eingesetzt. 

10 Die Anwendung der Verbindungen I oder II, der Mischungen oder der 
entsprechenden Formulierungen erfolgt so, daB man die Schadpilze, 
deren Lebensraum oder die von ihnen f reizuhal tenden Pflanzen, Sa- 
men, Boden, Flachen, Materialien oder Raume mit einer fungizid 
wirksamen Menge der Mischung, bzw. der Verbindungen I und II bei 

15 getrennter Ausbringung, behandelt. 

Die Anwendung kann vor oder nach dem Befall durch die Schadpilze 
erfolgen. 

20 Beispiele fur solche Zubereitungen, welche die Wirkstoffe enthal- 
ten, sind: 

I. eine Losung aus 90 Gew.-Teilen der Wirkstoffe und 10 Gew.- 
Teilen N-Methylpyrrolidon, die zur Anwendung in Form klein- 

25 ster Tropfen geeignet ist; 

II. eine Mischung aus 20 Gew,-Teilen der Wirkstoffe,. 80 Gew.-Tei- 
len Xylol, 10 Gew.-Teilen des Anlagerungsproduktes von 8 bis 
10 Mol Ethylenoxid an 1 Mol 6lsaure-N-monoethanolamid, 5 
Gew.-Teilen Calciumsalz der Dodecylbenzolsulf onsaure, 5 Gew.- 

30 Teilen des , Anlagerungsproduktes von 40 Mol Ethylenoxid an 1 

Mol Ricinusol; durch feines Verteilen der Losung in Wasser 
erhalt man eine Dispersion; 

III. eine waBrige Dispersion aus 20 Gew.-Teilen der Wirkstoffe, 40 
Gew.-Teilen Cyclohexanon, 30 Gew.-Teilen Isobutanol, 20 Gew.- 

35 Teilen des Anlagerungsproduktes von 40 Mol Ethylenoxid an 1 

Mol Ricinusol; 

IV. eine waBrige Dispersion aus 20 Gew.-Teilen der Wirkstoffe, 25 
Gew.-Teilen Cyclohexanol , 65 Gew.-Teilen einer Mineralolf rak- 
tion vom Siedepunkt 210 bis 280°C und 10 Gew.-Teilen des An- 

40 lagerungsproduktes von 40 Mol Ethylenoxid an 1 Mol . Ricinusol ;. 

V. eine in einer Hammermiihle vermahlene Mischung aus 80 Gew^- 
Teilen der Wirkstoffe, 3 Gew.-Teilen des Natriumsalzes der 
Diisobutylnaphthalin-l-sulf onsaure, 10 Gew.-Teilen des. Natri- 
umsalzes einer Ligninsulf onsaure aus einer Sulf itablauge und 

45 7 Gew.-Teilen pulverf ormigem Kieselsauregel ; durch feines 

Verteilen der Mischung in Wasser erhalt man eine Spritzbriihe; 
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VI, eine innige Mischung aus 3 Gew.-Teilen der Wirkstoffe und 97 
Gew. -Teilen feinteiligem Kaolin; dieses Staubemittel enthalt 
3 Gew.-% Wirkstoff; 

VII. eine innige Mischung aus 30 Gew.-Teilen der Wirkstoffe, 92 

5 Gew.-Teilen pulverf ormigem Kieselsauregel und 8 Gew.-Teilen 

Paraffinol, das auf die Oberflache dieses Kieselsauregels 
gespriiht wurde; diese Aufbereitung gibt dem Wirkstoff eine 
gute Haf tf ahigkei t ; 

VIII. eine stabile wafirige Dispersion aus 40 Gew.-Teilen der Wirk- 
10 stoffe, 10 Gew.-Teilen des Natriumsalzes eines Phenolsulf on- 

saure-Harnstof f-Formaldehyd-Kondensates, 2 Gew.-Teilen Kie- 
selgel und 4 8 Gew.-Teilen Wasser, die weiter verdiinnt werden 
kann; 

IX, eine stabile olige Dispersion aus 20 Gew.-Teilen der Wirk- 

15 stoffe, 2 Gew.-Teilen des Calciumsalzes der Dodecylbenzolsul - 

fonsaure, 8 Gew.-Teilen Fettalkohol-polyglykolether , 20 Gew.- 
Teilen des Natriumsalzes eines Phenolsulf onsaure-Harnstoff- 
Formaldehydkondensates und 88 Gew.-Teilen eines paraffini- 
schen Mineralols. 
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Anwendung sbe i sp i e 1 e 

Die synergistische Wirkung der erf indungsgemaBen Mischungen laBt" 
sich durch die folgenden Versuche zeigen: 

Die Wirkstoffe werden getrennt oder gemeinsam als 10%ige Emulsion 
in einem Gemisch aus 63 Gew.-% Cyclohexanon und 27 Gew.-% Emulga- 
tor aufbereitet und entsprechend der gewiinschten Konzentration 
mit Wasser verdiinnt. 

Die Auswertung erfolgte durch Feststellung der befallenen 
Blattflachen in Prozent. Diese Prdzent-Werte wurden in Wirkungs- 
grade umgerechnet, Der Wirkungsgrad (W) wird nach der Formel von 
Abbot wie folgt bestimmt: 

W - (1 " a/p)-100 

a entspricht dem Pilzbefall der behandelten Pflanzen in % und 
P entspricht dem Pilzbefall der unbehandelten (Kontroll-) 
Pflanzen in % • 

Bei einem Wirkungsgrad von 0 entspricht der Befall der behandel- 
ten Pflanzen demjenigen der unbehandelten Kontrollpf lanzen; bei 
einem Wirkungsgrad von 100 wiesen die behandelten Pflanzen keinen 
Befall auf. 
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Die zu erwartenden Wirkungsgrade der Wirkstof f mischungen Wurden 
nach der Colby Formal [R.S. Colby, Weeds i5, 20-22 (1967)] ermit- 
telt und mit den beobachteten Wirkungsgraden verglichen. 

^ Colby Formel: E = x + y - x-y/.lOO 

.E zu erwartender Wirkungsgrad, ausgedriickt in % der unbehandel- 
ten Kontrolle, beim Einsatz der Mischung aus den Wirkstof fen 
A und B in den Konzentrationen a und b 
X der Wirkungsgrad, ausgedriickt in % der unbehandel ten Kon- 
trolle, beim Einsatz des Wirkstof fs A in der. Konzentration a 
y der Wirkungsgrad, ausgedriickt in % der unbehandel ten Kon- 
trolle, beim Einsatz des Wirkstof fs B in der Konzentration b. 

Anwendungsbeispiel 1 - Wirksamkeit gegen Weizenmehltau 

Blatter von in Topfen gewachsenen Weizenkeimlingen der Sorte 
"Kanzler" wurden mit wafiriger Wirkstof faufbereitung , die mit ei- 
ner Stammlosung aus 10 % Wirkstof f, 63 % Cyclohexanon und 27 % 
Emulgiermittel angesetzt wurde, bis zur Tropfnasse bespriiht und 
24 h nach dem Antrocknen des Spritzbelags mit Sporen des weizen- 
mehltaus (Erysiphe graminis forma specialis tritici) bestaubt. 
AnschlieSend wurden die Versuchspf lanzen in Klimakammern bei 20 - 
24° C und 60 - 90 % relativer Luf tf euchtigkeit fur 7 Tage aufge- 
stellt. Dann' wurde das AusmaB der Bef allsentwicklung auf den 
Blattem visuell ermittelt 

Die visuell ermittelten Werte fur den Prozentanteil befallener 
Blattflachen wurden in Wirkungsgrade als % der unbehandelten Kon- 
trolle umgerechnet, Wirkungsgrad 0 ist gleicher Befall wie in der 
unbehandelten Kontrolle, Wirkungsgrad 100 ist 0 % Befall. Die zu 
erwartenden Wirkungsgrade fiir Wirkstof fkombinationen wurden nach 
der Colby-Formel (Colby, S. R, (Calculating synergistic and anta- 
gonistic responses of herbicide Combinations", Weeds, 15, S. 20 - 
22, 1967) ermittelt und mit den beobachteten Wirkungsgraden verg- 
lichen . 

Als Komponente II wurden die Verbindungen 11.79 bzw. 11.138 aus 
TAbelle 2 eingesetzt. 

Die Ergebnisse der Versuche sind den nachstehenden Tabellen 1 und 
2 zu entnehmen: 
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Tabelle 1: 
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Bsp. 


Wirkstoff 


Konz . in ppm 


Wirkungsgrad in % 
der unbeh. Kon- 
trolle 


XV 


ohne 


(67 % Befall) 


0 


Z V 


veriDinaung ii. /y 


1 

0,25 


55 
55 


3V 


Verbindung 11.138 


0,6 


65 


4V 


Verbindung I, a 
(common name: Fen- 
propimorph) 


0,25 


55 


5V 


Verbindung I,b " 
(common name: Fen- 
propidin) 


0,25 


55 


6V 


Verbindung I.c 
(common name: Tri- 
demorph) 


1 

0,25 


0 
0 



Tabelle 2: 

20 



35 



Bsp . 


erf indungsgemaBe Mischung 
(Konz . in ppm) 


beobachteter 
Wirkungsgrad 


berechneter 
Wirkungsgrad* 


7 


0,25 ppm la + 
0,25 ppm 11.79 


96 


80 


8 


1 ppm Ic + 1 ppm 11.79 


85 


55 


9 


0,25 ppm Ic + 
0,2 5 ppm 11.79 


90 


55 


10 


0,25 ppm lb + 
0,2 5 ppm 11.79 


93 


80 


11 


0,25 ppm la + 
0,06 ppm 11.138 


100 


84 


12 


0,2 5 ppm Ic + 
0,06 ppm 11.13 8 


96 


65 


13. 


0,25 ppm lb + 
0, 06 ppm 11.138 


25 


84 



* berechnet nach der Colby-Formel 



Aus den Ergebnissen der Versuche geht hervor, daS der beobachtete 
Wirkungsgrad in alien Mischungsverhaltnissen hoher ist als^ der 
nach der Colby-Formel vorausberechnete Wirkungsgrad. 
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wo 00/36917 PCT/EP99/09803 

' 18 ' 

Patentanspriiche 

1. Fungizide Mischungeh, enthaltend als aktive Komponenten 



5 



10 



15 



20 



25 



30 



35 



a) ein Morpholin- bzw. Piperidinderivat II ausgewahlt aiis 
der Gruppe der Verbindungen la, lb, Ic und Id 

CH3 




(HaOsC U \ — CH2-CH(CH3)-CH2 — N 0 



CH3 




(HgOaC (( \ CH2-CH(CH3)-GH2 — N > (lb) 




,CH3 

H3C-(CnH2n) " N 0 

CH3 

"[n= 10,11,12 (60 - 70 %) oder 13] 

,CH3 

H3C 0 ^ 



und 



b) Verbindungen der Forme 1 II 

40 



45 




(la) 



(Ic) 



(II) 



wo 00/36917 PCT/EP99/09803 

^ 19 ^ ^ 

wobei die Substituenten bis und bis folgende Be- 
deutung haben: 

X^ C1-C4 -Halogenalkyl, Ci -C4 -Halogenalkoxy oder Halogen; 

5 

X^ bis X^ unabhangig voneinander Wasserstoff , Halogen, 

Ci-C4-Alkyl, Ci"C4-Halogenalkyl, Ci-C4-Alkoxy Oder 
C 1 "C4 "Ha logena Ikoxy , 

10 Ci-C4"Alkyl, C2-C6-Alkenyl, C2-C6-Alkinyl , C1-C4-AI- 

kyl-C3-C7-Cycloalkyl, wobei diese Reste Substituenten 
ausgewahlt aus Halogen, Cyano, und Ci-C^-Alkoxy tragen 
konnen 

15 r2 einen Phenylrest oder einen 5- Oder 6-gliedrigen gesat- 

tigten oder ungesattigten Heterocyclylrest mit mindestens 
einem Heteroatom ausgewahlt aus der Gruppe N, 0 und S, . 
wobei die cyclischen Reste einen bis drei Substituenten 
ausgewahlt aus der Gruppe aus Halogen, Ci-C4"Alkyl, 

20 Ci-C4-Alkoxy, Ci-C4--Halogenalkyl , Ci-C4-Halogenalkoxy , 

Ci-C4-Alkoxy-C2-C4-Alkenyl, Ci-C4-Alkoxy-C2-C4-Alkinyl 
, aufweisen konnen, 

R^ und R^ unabhangig voneinander Wasserstoff , -Ci-C4-Alkyl , 
25 Ci-C4-Alkoxy , Ci-C4-Alkylthio, N-Ci-C4-Alkylamino, 

Ci-C4-Halogenalkyl oder Ci-C4-Halogenalkoxy 

in einer synergistisch wirksamen Menge, 

30 2. Fungizide Mischung nach einem der vorhergehenden Anspriiche, 
welche in zwei Teilen konditioniert ist, wobei der eine Teil 
eine oder mehrere Verbindungen I in einem festen oder flussi- 
gen Trager enthalt und der andere Teil eine oder mehrere Ver- 
bindungen der Formel II in einem festen oder fliissigen Trager 

35 enthalt. 

3. Verfahren zur Bekampfung von Schadpilzen, dadurch gekenn- 
zeichnet, da6 man die Pilze, deren Lebensraum oder die vor 
Pilzbefall zu schutzenden Materialien, Pflanzen, Samen, Bo- 
40 den, Flachen oder Raume mit einer fungiziden Mischung gemafi 

einem der Anspriiche l.bis 2 behandelt, wobei die Anwendung 
der Verbindungen I und einer oder mehrerer Verbindungen der 
Formeln II gleichzeitig, und zwar gemeinsam oder getrennt, 
Oder nacheinander erfolgen kann. 
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